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Verfahren ztir Herstellung endohedraler Fullerene 

Beschreibung 

Die Erfindung betrifft ' ein Verfahren zur Herstellung 
endohedraler .Fullerene in einem Lichtbogenreaktor durch 
Abbrennen von Graphitelektroden. 

Verfahren zur Herstellung endohedraler Fullerene in einem 
Lichtbogenreaktor durch Abbrennen von modif izierten 
Graphitelektroden sind bereits bekannt. . 

Bei einem dieser Verfahren werden in einem Lichtbogenreaktor 
fur das Kratschmer-Huffman-Verfahren .Graphitelektroden, die 
mit einem oder mehreren Metallen modifiziert sind, in einer 
stromenden. Heliumatmosphare,. die eine geringe Menge 
Stickstoff enthalt, abgebrannt (US 6, 303, 760 Bl) . Dabei 
werden endohedrale Metallf ullerene des Typs A 3 - n X n mc m 
erzeugt. Die Ausbeute an endohedralen Metallf ullerenen ist 
bei diesem- Verfahren sehr gering; sie soil zwischen 3 bis 5 % 
liegen (Stevenson, S. et al . Small -bandgap endohedral ' 
metallofullerenes in high yield and purity, Nature 401, 
55-57 (1999) ) . 

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren zur 
Herstellung endohedraler Fullerene in einem Lichtbogenreaktor 
durch Abbrennen von Graphitelektroden zu schaf f en, mit dem es 
meglich ist, die Fullerenausbeute wesent,lich zu erhdhen. 
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Diese Aufgabe wird mit .dem in den Patentanspriichen 
dargestellten Verfahren gelost. 

Das erfindungsgemafie; Verfahren ist dadurch gekennzeichnet , 
dass das Abbrennen in einer Afmosphare durchgefuhrt wird, die 
in einem Inertgas oder Inertgasgemisch eine aus mindestens 
zwei .Element en bestehende reaktive Gaskomponente enthalt'. 

Der Anteil der reaktive . Gaskomponente kann dabei bis zu 
. 60 Vol-% betragen. Vorzugsweise betragt der Anteil 5 Vol-% 
' bis 10 Vol-%. 

Nach einer vorteilhaf ten Ausgestaltung des Verfahrens wird 
•eine stickstof f haltige oder eine kohlenstof f haitige reaktive 
Gaskomponente verwendet, wie NH 3 oder CH 4 oder andere 
Kohlenwasserstof f &. 

Die reaktive Gaskomponente kann dem Lichtbogenreaktor wahrehd 
des Abbrennens von . auJien zugefiihrt ' oder im ' Lichtbogenreaktor 
generiert werden.' 

Bei dem erf indungsgemaiien Verfahren konnen Graphitelektroden 
eingesetzt werden,. die . mit' Metall oder Metalloxiden 
modifiziert sind. , 

So konnen Graphitelektroden eingesetzt werden, die 
beispielsweise mit Holmium oder Scandium oder deren Oxide 
modifiziert sind. " 

Nach einer vorteilhaf ten Ausgestaltung des erf indungsgemafien 
Verfahrens k6nnen auch Graphitelektroden eingesetzt werden, 
die mit Metall oder Metalloxiden und einer stickstof fhaltigen 
Substanz modifiziert sind. 
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Zur Modification der Graphitelektroden mit einer 
stickstof fhaltigen » Substanz ■ . kann insbesondere ein 
Metallcyanamid, vorzugsweise- ' Calciumcyanamid oder 

Blei'cyanamid, verwendet werden. 

Mit . dem erf indungsgemafien Verfahren wird in vorteilhaf ter 
Weise . eine sehr hohe Fullerenausbeute von 50 bis 95%' an 
endohedralem M 3 N-Cluster-Fulleren als Hauptprodukt erreicht. 
Das Verfahren ist mit geringem Aufwand und in einfacher Weise 
. diirchfuhrbar und fuhrt zu reproduzierbaren Ergebnissen. 1 

Die auf diese Weise hergestellten Fullerene konnen 
beispielsweise • als Kontrastmittel fur medizinische. 
Untersuchungen eingesetzt werden. . ( 

Nachstehend. ist die Erfindung anhand : von 

Ausf iihrungsbeispielen naher erlautert. 

Beispiel- 1 ' 

In eineh Lichtbogenreaktor werden mit Holmiummetall 
modifizierte Graphitelektroden in einem Gasgemisch r : das eine 
reaktive Gaskomponente enthalt, mit gepulstem Gleichstrom mit 
ein3r Stromstaxke zwischen 75 A und 150 A abgebrannt. Die 
eingesetzten Graphitelektroden besitzen eine Zusammenset zung 
mit dem Verhaltnis Graphit : Holmium von 1 Mol:0,4 Mol. Das 
Gasgemisch besteht aus He und NH 3 , wobei das NH 3 die reaktive 
'Komponente* ist. Die Anteile im Gasgemisch sind 200 mbar He 
und 20 mbar NH 3 . 

• " • • _ f 

Bei der Durchfuhrung dieses Verfahrens entstehen, endohedrale 
Holmiumnitrid-Cluster-Fullerene mit einer Ausbeute zwischen 
,85 und 95. %. 
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Beispiel 2 . 

'.In einem Lichtbogenreaktor werden mit Ho 2 0 3 modif izierte 
Graphitelektroden in. einem Gasgemisch, das eine reaktive 
Gaskomponente enthalt, mit gepulstem Gleichstrom mit. einer 
5 Stromstarke zwischen 75 A und 150 A abgebrannt. Die 
eingesetzten Graphitelektroden besitzen eine Zusammenset zung 
mit dem Verhaltnis Graphit:M 2 0 3 von 1 Mol: 0,3 Mol. Das 
Gasgemisch besteht aus He und NH 3 , wobei das NH 3 die reaktive 
Komponente ist.' Die Anteile im Gasgemisch sind 200 mbar He 
10 -urid 20 mbar NH 3 . 

Bei der Durchfuhrung dieses' Verfahrens entstehen endohedrale" 
Holmiumnitrid-Cluster-Fullerene mit. einer Ausbeute urn* 60 %. 

15 Beispiel 3 

In einem Lichtbogenreaktor werden mit Scandium und CaNCN 
modif izierte Graphitelektroden in einem Gasgemisch, ' das " eine 
reaktive Gaskomponente . enthalt, mit gepulstem Gleichstrom mit 
' • einer 'Stromstarke zwischen 75 A und 150 A abgebrannt. Die 
20 eingeset.zten Graphitelektroden besitzen eine Zusammenset zung 
mit dem Verhaltnis * Graphit : Scandium: CaNCN von 

1 Mol: 0,6 Mol: 0,4 Mol. Das Gasgemisch besteht aus He unci NH 3 , 
wobei das. NH 3 die' reaktive Komponente ist. Die Anteile . im 
Gasgemisch sind 200 mbar He und 10 mbar NH 3 .* 

Bei der* Durchfuhrung dieses Verfahrens entstehen endohedrale 
Scandiumnitrid-Cluster-Fullerene mit' einer Ausbeute zwischen. 
80 und 90 %. 

30 Beispiel 4 

In einem Lichtbogenreaktor werden mit 1 Ho 2 0 3 und CaNCN 
modifizierte Graphitelektroden in einem Gasgemisch, das eine 
reaktive Gaskomponente enthalt, mit gepulstem Gleichstrom mit 
einer- Stromstarke zwischen 75 A und 150 A abgebrannt. Die 
35 eingesetzten Graphitelektroden besitzen eine Zusammenset zung 
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mit dem Verhaltnis Graphit : Ho 2 0 3 : CaNCN von 

1 Mol:0,4 Mol:0,4 Mol. Das Gasgemisch besteht ..aus He und NH 3 , 
wobei das NH 3 . die reaktive Komponente ist. Die Anteile im 
Gasgemisch sind 200 mbar He und 10 mbar NH 3 . 

5 

. Bei der Durchfiihrung dieses Verfahrens entstehen endohedrale 
Holmiumnitrid-C'luster-Fullerene mit einer Ausbeute zwischen 
50 und 70 %. 

1Q. Beispiel 5 

In einem Lichtbogenreaktor werden Graphitelektroden in einem 
Gasgemisch, das eine reaktive Gaskomponente enthalt, mit 
gepulstem Gleichstrom mit einer Stromstarke' von 175 A 
abgebrannt'. Da's Gasgemisch besteht aus He und CH 4 ,- wobei das 
15 CH 4 die reaktive Komponente ist. Die Anteile im Gasgemisch- 
sind 200 mbar He und 10 mbar CH 4 . . 

t ' 

Bei der Durchfiihrung dieses Verfahrens entsteht CH 2 @C 70 als 
( Haupt komponente der endohedralen Fullerene, wobei C 60 und C 70 
20 deh Hauptanteil des Gesamtf ullerengehalts stellen.- 



30 



35 
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. Patentanspriiche ' ' 

Verf ahren zur Herstellung endohedraler Fullerene in einem 
Lichtbogenreaktor durch Abbrennen von- Graphitelektroden, 
dadurch gekennzeichnet, dass das Abbrennen in einer 
Atmosphare. durchgef uhrt wird, die in einem Inertgas oder 
Inertgasgemisch eine aus mindestens zwei ■ Elementen 
bestehende reaktive Gaskomponente enthalt. 

Verfahren nach Anspruch T, dadurch gekennzeichnet, dass 
das Inertgas beziehungsweise das Inertgasgemisch bis zu 
60 Vol-% der reakti'ven Gaskomponente enthalt. 

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet , dass 
das Inertgas beziehungsweise das Inertgasgemisch 5 Vol-% 
bis 10 Vol-% einer reaktiven Gaskomponente enthalt. " 

Verf ^hren ' nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 
das Inertgas- beziehungsweise Inertgasgemisch eine 
stickstof f haltige oder kohlens'tof f haltige reaktive 
Gaskomponente enthalt.' 

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 
die reaktive Gaskomponente .aus NH 3 oder aus CH 4 oder 
anderen Kohlenwasserstof f en besteht. 

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 
die reaktive Gaskomponente dem Lichtbogenreaktor wahrend 
des Abbrennens ' vcm . aufien zugef uhrt oder im 
Lichtb9genreaktor generiert wird. 
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7. Verfahren nach .Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 
Graphitelektroden eingesetzt werden, die mit Metall oder 
Metalloxiden modifiziert sind. } 



8. Verfajiren nach Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet, dass 
Graphitelektroden eingesetzt werden, ( die itiit Holmium oder 
Scandium oder deren Oxide modifiziert sind- 

9. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass 
Graphitelektroden eingesetzt werd.en, die mit Metall oder 
Metalloxiden und einer stickstof f haltigen Substanz 
modifiziert sind. 

10 . Verfahren nach Anspruch 1 oder 9, dadurch' gekennzeichnet, 
dass Graphitelektroden eingesetzt werden, die mit 
Metallcyanamid, vprzugsweise mit Galciumcyanamid oder 
Bleicyanamid, modifiziert sind. ' 
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